This Page Is Inserted by IFW Operations 
and is not a part of the Official Record 



BEST AVAILABLE IMAGES 



Defective images within this document are accurate representations of 
the original documents submitted by the applicant. 

Defects in the images may include (but are not limited to): 



BLACK BORDERS 

TEXT CUT OFF AT TOP, BOTTOM OR SIDES 
FADED TEXT 
ILLEGIBLE TEXT 
SKEWED/SLANTED IMAGES 
COLORED PHOTOS 

BLACK OR VERY BLACK AND WHITE DARK PHOTOS 
GRAY SCALE DOCUMENTS 



IMAGES ARE BEST AVAILABLE COPY. 

As rescanning documents will not correct images, 
please do not report the images to the 
Image Problem Mailbox. 



© BUNDESREPUBLIK @ Off nl gungsschrift 

OEUTSCHLAND 1 98 1 6 547 A 1 




DEUTSCHES 
PATENT- UNO 
MARKENAMT 



® Aktenzeichen: 
@ Anmeldetag: 
® Offenlegungstag: 



198 16 547.1 
15. 4.98 
21. 10. 99 



® 



III 



Int. CI. 6 : 

C 07 D 229/00 

C 08 G 18/78 
C 08 G 18/80 
C08G 18/32 
C 09 D 175/04 
C 09 D 5/03 
C 09 D 5/46 
C 09 D 5/28 



w 

CD 
00 

o 



Ui 

Q 



@ Anmelder: 

Degussa-Huls AG, 60311 Frankfurt, DE 



@ Erfinder: 

Wenning, Andreas, Dr., 48301 Nottuln, DE 



Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unter lagan 

@ Harnstoff- und uretdiongruppenhaltige Polyisocyanate 

® Die Erfindung betrifft harnstoff- und uretdiongruppen- 
haltige Polyadditionsverbindungen mit freien, partiell 
oder total blockierten Isocyanatgruppen, ein Verfahren zu 
ihrer Herstellung sowie die daraus hergestellten Polyure- 
than-Pulverlacke fur Beschichtungen mit matter Oberfla- 
che. 
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Beschreibung 



Gcgcnstand dcr vorlicgcndcn Hrfindung sind harnstofV- und urctdiongruppcnhaltigc Polyadditionsvcrbindungcn mil 
freien, partiell oder total blockierten Isocyanatgruppen, ein Verfahren zu ihrer Herstellung sowie die daraus hergestellien 
Polyureihan-Pulverlacke fur Beschichtungen mit matter Oberflache. 

Seit geraumer Zeit gibt es ein zunehmendes Interesse an Pulverlacken, die eine matte Oberflache ergeben. Die Ursachc 
dafiir ist Ubcrwicgcnd praktischcr Art. Glanzcndc Flachen crfordcrn cin wcitaus hohercs MaB an Rcinigung als matte 
Flachen. Dariiber hinaus kann es aus sicherheitstechnischen Griinden wunschenswert sein, stark reflektierende Flachen 
zu vermeiden. 

Das einfachste Prinzip, eine matte Oberflache zu erhalten, besteht darin, dem Pulverlack je nach AusmaB des ge- 
wiinschtcn Mattcffcktcs klcincrc oder groBcrc Mcngcn Fiillstoffc, wic z. B. Krcidc, fcin vcrtciltcs Siliciumoxid odcr Ba- 
riumsulfat, beizumischen. Diese Zusatze bewirken jedoch eine Verschlechterung der lacktechnischen Filmeigenschatten, 
wie Ilaftung. Flexibititat, Schlagfestigkeit und Chemikalienbestandigkeit. 

Die Zugabc von Stoffen, die mit dem Lack unvertraglich sind, wic z. B. Wachsc oderCcllulosederivate, bewirkt /war 
dcutlich cine Matticrung, abcr gcringfugigc Anderungcn w ah rend des Hxtrudicrcns fuhrcn zu Schwankungcn im Obcr- 
flachenglanz. Die Reproduzierbarkeit des MatteflFektes ist nicht gewahrleistet. 

Ilarnstoff- und uretdiongruppenhaluge Polyisocyanate sind erst seit kurzer Zeit bekannt. In der DE-OS 195 46 750 
werden Rcaktionsproduktc aus Isophorondiisocyanat-Urctdion und disckundarcn Diaminen als Hartcr zur Herstellung 
von Polyurethan (PUR)-Beschichtungen mit glanzenden Oberflachen ott'enbart. 

In der DE-OS 196 30 844 werden erstmals matte PUR-Pulverlacke beschrieben, die hamstoffgruppenhaltige Isopho- 
rondiisocyanat-Uretdione als Harterkomponente enthalten. Sie werden durch die Umsetzung von Uretdionen mit Wasser 
hcrgcstcllt. Dabci bilden sich intcrmcdiar untcr Abspaltung von Kohlcndioxid primarc Amine, die sich mit noch vorhan- 
denen Isocyanatgruppen zu Harnstoffen umsetzen. Die Stickstoftatome der Harnstoffgruppen sind jeweils monosubsti- 
tuiert. Reaktionen von Polyisocyanaten mit Wasser sind aufgrund der Bildung von Nebenprodukten schwierig zu repro- 
duzieren. 

Die DE-OS 196 37 375 beschrcibt PUR-Pulvcrlackc, die durch harnstorrgruppcnhaltigc Isophorondiisocyanat-Urct- 
dione als Harter mattierend eingestellt werden. Diese Harter entstehen durch die Umsetzung von Isophorondiisocyanat- 
Uretdion mit disekundaren Diaminen. Die disekundaren Diamine sind Umsetzungsprodukte aus diprimaren Diaminen 
und Malein- oder Fumarsaureester. 

In dcr DH-OS196 37 377 werden urctdiongruppen- und harnstoffgruppen haltigc Polyadditionsproduktc als Harter- 
komponente zur Mattierung von PUR-Pulverlacken beansprucht. Die Herstellung dieser Harter erfolgt durch die Umset- 
zung von Isophorondiisocyanat-Uretdion mit Diaminen, die eine primare und sekundare Aminogruppen enthalten. Die 
Herstellung der reinen Diamine ist z. T. kornplex und recht kostenintensiv. 

Uberraschenderweise konnten PUR-Pulverlacke fiir matte Beschichtungen gefunden werden, die nicht mit den aufge- 
fuhrten Nachteilen behaftet sind, wenn als Harterkomponente fur die PUR-Pulverlacke Polyadditionsverbindungen des 
Isophorondiisocyanat-Uretdions (abgekiirzt: IPDI-Uretdion) und Gemische aus diprimaren, primar/sekundarcn und dis- 
ekundaren Diaminen eingesetzt wurden. 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung sind HarnstofT- und uretdiongruppenhaltige Polyadditionsverbindungen mit 
freien, partieil oder toul blockierten Isaocyanatgruppen folgender Zusammensetzung: 
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wobei die Substituenten die folgende Bedeutung aufweisen 
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n: 1-20. 

Ri : R Oder lineare, verzweigte oder cyclische Alkylen- oder Phenylenreste mit 2-16 C-Atomen; 



R 2 , R3I 



H, R 4 oder eine R 4 ~ 0 ~-C-CH 2 -CH 2 - Gruppe; 
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R4, R 5 : glcichc oder verschicdcnc KohlcnwasscrstofTYcstc mit 1-14 C-Atomcn; 30 
erhaltlich durch Umsetzung von Tsophorondiisocyanat-Uretdion mit Diamingemischen aus 1-60 Mol-% diprimaren Dia- 
minen, 1-98 Mol-% primar/sekundaren Diaminen und 1-98 Mol-% disekundaren Diaminen. 

Vorzugsweise enthallen die Diamingemische mindesiens 1 Mol-% diprimare Diamine, mindeslens 30 Mol-% primar/ 
sekundaren Diamine und mindestens 1 Mol-% disekundare Diamine. 

Ein weiterer (jegenstand der vorliegenden Erfindung ist ein Verfahren zur Herstellung der erfindungsgemaBen Verbin- 35 
dungen entsprechend der folgenden Reaktionsgleichung: 



(n + 1) OCN—R- 
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wobei die freien NCO-Gruppen des IJR-DA gegebenenfalls ganz oder partiell mit einem Blockierungsmittel B-H umge- 
setzt sein konnen, und die Substituenten die obengenannte Bedeutung haben. 

Die erfindungsgemaBen Verbindungcn zeichnen sich durch einen Gehall an freien NCO-Gruppen von 0-5%, vorzugs- 
weise 0,1-2%, einen Gesamt-NCO-Gehalt (freie + latente NCO-Gruppen) von 10-18%, vorzugsweise 12-17%, einen 
Uretdiongruppengehalt von 1,2 2,1 mmol/g, einen Gehalt an blockierten NCO-Gruppen von 0 1 mmol/g aus. Ihr 
Schmelzpunkt variiert in einem Bereich von 12O-180°C, vorzugsweise 140-1 70°C. Sie eignen sich in hervorragender 
Wcisc zur Herstellung von PUR-Pulvcrbcschichtungcn. 
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Bei dem erfindungsgemaB einzuseizenden Uretdion handelt es sich um das IPDI-Uretdion, wie es in den DE- 
OSS 30 30 5 13 und 37 39 549 beschrieben wird, mil einem freien NCO-Gehalt von 17-18%. d. h. daB mehr oder minder 
none Antcilc an Polyurctdion des IPDI im Rcaktionsprodukt vorlicgcn miisscn. Dcr Monomcrgchalt licgt bci < 1%. Dcr 
Gesamt-NCO-Gehalt des tPDI-Uretdions nach dem Hrhitzen auf 180-200°C (0.5 h) betragt 37.5-37.7%. 
5 Die erfindungsgemaB einzuseizenden Diamine sind Gemische aus diprimaren, primar/sekundaren und disekundaren 
Diaminen. Die Diamine mit einer primaren und einer sekundaren Aminogruppe werden in zwei Stufen hergestellt. wobei 
in dcr 1. Stufc das diprimarc Diamin mit cincm Aldchyd odcr Kcton zur Schiffschcn Base kondensiert wird und in dcr 2. 
Stufe die Hydrierung und fraktionierte Destination der SchifTschen Base erfolgt. Um moglichst wenig Nebenprodukt 
(Di-Schiffsche Base) zu erhalten, muB mit einem groBen UberschuB an Diamin gearbeitet werden: in der Regel werden 

to 10 mol Diamin mit einem Mol Carbonylverbindung umgesetzt. Eur die Kondensation zur SchifTschen Base kommen 
grundsatzlich alic aliphatischcn und cycloaliphatischcn Diamine, wic z. B. Kthylcndiamin, 1,2-Diaminopropan, 2-Mc- 
thylpentamethylendiamin, Hexamethylendiamin, 2,2,4-(2,4,4)-Trimethylenhexamethyiendiamin, Isophorondiamin, 1,2- 
Diaminocyclohexan sowie l,3-Bis(aminomethyl)benzol, in Frage. Eur die Ilerstellung der Schiffschen Base einzuset- 
zende Carbonylverbindung kommen grundsatzlich alle (cyclo)aliphatischcn Aldehyde und Ketone in Frage; bevorzugt 

15 werden jedoch Isoburyraldehyd, 2-Kthylhcxanal, Methyl isobutylkcton, Mcthyicthyl kcton, Diisobutyl kcton, Cyclohcxa- 
non und 3,5,5-Trimethylcyclohexanon eingesetzt. Ein bevorzugtes primar/sekundares Diamin ist 5-Amino-N-(l,3-dime- 
thylbutyl)- 1 ,3,3-trimethylcyclohexanmethanamin. 

Fine wcitcrc Variantc bestcht darin. Diamine cinzusctzen, die durch Rcaktion von diprimaren Diaminen mit Acrylsau- 
reestem, wie z. B. Acrylsauremethyl-, -ethyl-, -butyl-, -t.-but.yl-, 2-Hthylhexylester, erhalten werden. Die Umsetzung des 

20 Diamins mit dem Acrylsaureester erfolgt bei 60 80°C im Molverhaltnis 1 : 1 .Bevorzugt werden hydriene cyanethyliene 
Monoamine, wie z. B. N- Methyl- 1,3-propandiamin, eingesetzt, besonders bevorzugt das Ilydrierungsprodukt des Ace- 
ton ins (4-Isopropylamino-2-amino-2-mcthylpcntan). 

Die erfindungsgemaB geeigneten disekundaren Diamine sind im Prinzip nach dem gleichen zweistufigen Verfahren 
wie oben beschrieben herstellbar, Bei der Kondensation werden pro Mol Aminogruppe ein Mol Aldehvd oder Keton ein- 

25 gesetzt. Ein bevorzugtes disekundares Diamin ist RlSr-BisCl^-dimethylbutyO-l^J-trimethylcyclohexanmethandia- 
min-1,5. 

Die erfindungsgemaBen Polyadditionsprodukte konnen partiell oder total blockiert sein. Bei den Biockierungsmitteln 
handelt es sich um Monoalkohole, wie z. B. Methanol, Ethanol, Butanol, 2-Ethylhexanol oder primare wie sekundare 
Monoamine, wie z. B. Butylamin, 2-Ethylhexylamin, Dibutylamin, Di-2-Ethylhexylamin sowie Methylcyclohexylamin. 
30 Die erfindungsgemaBen Polyadditionsvcrbindungen werden nach dem nun mehr crlautcrtcn Verfahren hergestellt. Die 
Herstellung erfolgt in zwei aufeinander folgenden Stufen, wobei 

1. in der 1. Stufe IPDI-Uretdion mit dem Gemisch aus diprimaren, prirnar/disekundaren und disekundaren Diami- 
nen umgesetzt wird und 

35 2. in der 2. Stufe dann gegebenenfalls die Umsetzung der noch freien NCO-Gruppen mit dem Blockierungsmittel 

erfolgt. 

Die Umsetzung der 1 . und 2. Stufe erfolgt. in Losung, wobei das Tx>semittel aus der Gruppe aromatischer Kohlenwas- 
serstoffe, Ester oder Ketone, wie z. B. Toluol, Ethyl- oder Butylacetat, Aceton, Methylethylketon, Methylisobutylketon 

40 sowie beliebige Gemische dieser Losemittel, ausgewahlt wird. Bevorzugtes Losemittel ist Aceton. Die Ilerstellung der 
erfindungsgemaBen Verbindungen erfolgt so, daB zu der acelonischen Losung des fPDI-Uretdions bei Raumtemperatur 
das Diamingemisch so zudosiert wird, daB die Temperatur der Reaktionslosung nicht uber 40°C steigt . Nach Beendigung 
der Diaminzugabe ist die Reaktion beendet. Danach wird entweder das Aceton abdestilliert, das ist der Fall, wenn das 
Rcaktionsprodukt noch freie NCO-Gruppen enthalten soil. Soil jedoch das Reaktionsprodukt keine freien NCO-Gruppen 

45 mehr enthalten, schlieBt sich die Umsetzung mit dem Blockierungsmittel an. Fur den Fall der Monoamine ist dies bei 
Raumtemperatur moglich, wobei nach der portion swei sen Zugabe des Monoamins die Reaktion beendet ist. Fur den Fall, 
daB es sich bei den Biockierungsmitteln um Monoalkohole handelt, wird die Blockierung bei 60°C in Gegenwart von 
0,01-0,2 Gew.-% Dibutylzinndilaurat (DBTL) durchgefuhrt. 

Ein weitercr Gcgcnsland der vorlicgendcn Erfindung sind Polyurclhan-Pulverlackc, welchc die erfindungsgemaBen 

50 Polyaddiuonsverbindungen in Kombination mit hydroxylgruppenhaltigen Polymeren enthalten, zur Herstellung von 
matten Oberflachen. 

Als Polyolkomponente zur Herstellung der erfindungsgemaBen PUR-Pulverlacke kommen grundsatzlich alle hydrox- 
ylgruppenhaltigen Polymcrc in Frage, wic z. B. Epoxidharzc odcr Hydroxy aery late. Bevorzugt werden jedoch hydrox- 
ylgruppenhaltige Polyester mit einer OH-Funktionalitat von 3 6, einem mittleren Moigewicht von 1800 5000, bevor- 
55 zugt 2300 4500, einer OH-Zahl von 25 140 mg KOH/g, bevorzugt 30 90 mg KOH/g, und einem Schmelzpunkt von > 
70 bis < 130°C, bevorzugt > 75 bis < 110°C. Derartige OH-hallige Polyester, wie sie in bekannter Weise durch Kon- 
densation von Polyolcn und Polycarbonsaurcn hergestellt werden, sind z. B. in den DE-OSS 27 35 497 und 30 04 903 
beschrieben. 

Zur Ilerstellung der gebrauchsfertigen Pulverlacke werden das Oll-haltige Polymer und die erfindungsgemaBen Poly- 
60 additionsverbindungen, gegebenenfalls mil Pigmenten, wie z. B. Ti0 2 , Verlaufsmillel, wie z. B. Polybutylacrylal, auf 
Extrudcrn odcr Knctcrn bci Tcmpcraturcn zwischen 80-140°C so gemischt, daB auf cine OH-Gruppc des hydroxylgrup- 
penhaltigen Harzes 0,6 bis 1,2, vorzugsweise 0,8 1,1, blockiene NCO-Gruppen zu stehen kommen. 

Die so hergestellten Pulverlacke konnen nach den ublichen Pulverauftragsverfahren, wie z. B. elektrostatisches Pul- 
verspruhen oder Wirbclsintern, auf die zu iibcrzichenden Foniitcilc aufgebracht werden. Die Harlung der Ubcrziigc er- 
65 folgt durch Erhitzen auf Temperaturen von 170-220 °C. Man erhalt matte, flexible Beschichtungen mit hervorragenden 
Korrosionsschutzeigenschaften und einer ausgezeichneten Thermostabilitat. Im Vergleich zu den bis jetzt bekannten 
PUR-Pulverlacken auf Basis blockiener Polyisocyanate zeichnen sich die erfindungsgemaBen PUR-Pulverlacken durch 
mattes Ausschcn dcr Beschichtungen aus, wobei dcr Mattglanz in cincm wcitcn Bcrcich variicrt. 
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Nachfolgend wird der Gegenstand der Erfindung anhand von Beispielen 4 erlauiert. 

Bcispiclc: 

A) Ausgangsverbindungen fur die Harterkomponenie 5 
I. NCO-Komponcntc 

Als NCOKomponente wurde ein IPDI-Uretdion mit einem NCOGehalt von 17,6% und einem IPDI-Gehalt von 1% 
eingesetzt. Der NCOGehalt des EPDI-Uretdions beirug nach dem Erhitzen auf 180°C ( 1 h) 37,5%. 10 
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B) AUgemeine Herslellungsvorschrift der erfindungsgemaBen Poly additions verbindungen 

Zu der acetonischen Losung des IPDI-Uretdions wird das Diamingemisch bei Raumtemperatur so zudosiert. daB die 
Temperatur der Reaktionslosung nicht iiber 40°C steigt. Nach Beendigung der Diaminzugabe ist die Reakiion beendet. 
Danach wird das Aceion abdesLillierl. Das Reakiionsproduki enihah noch freie NCOGruppen. 

Die in der nachtblgcndcn Tabcllc 1 aufgefuhrten Verbindungen wurden cntsprcchcnd der allgcmcincn Hcrstcllungs- 
vorschrift hergestelli. 
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Tabelle 1 



Erfindungsgc malic Polyadditionsvcrbindungcn 



5 


Beispiel 


Zusammensetzung [mol] 


NCO- 


NCO-Geha!t 


Schmetz- 




Nr. 










GehaJt 


gesamt 


bereich 






IPDI- 


IPD 


IPD-M 


IPD-M-D 


frei 


[Massen-%] 


PC] 


10 




Uretdion 








[Massen-%] 








B. 1 


10 


2.25 


4,5 


2,25 


0.8 


13,5 


158-161 




B.2 


10 


2,03 


5.11 


1,86 


1.1 


14.6 


153-156 


B.3 


10 


1,92 


4,87 


2,21 


1,1 


14,6 


155-158 




B.4 


10 


1.75 


7.00 


0.2 


0.6 


13.6 


167-170 



20 

C) Polyolkomponente 

Als OH-Komponente zur Herstellung der erfindungsgemaBen PUR-Pulver wurde der Polyester ALFTALA® AN 739 
(Iloechst, Itaiien) mit einer Oll-Zahl von 55-60 mg KOII/g, einer Saurezahl von 2-4 mg KOII/g, einem Schmelzpunkt 
25 von 82-90°C und einer Viskositat bei 160°C von 24-29 000 mPa • s eingesetzt. 

D) Herstellung der erfindungsgemaBen Pulverlacke 

Allgemeine Herstellungsvorschrift 

30 

Die gemahlenen Produkte - TPDl-Uretdion/Diamin-Addukt, Polyester, Verlaufsmittel, WeiBpigment werden in einem 
Kollergang innig vermischt und anschlieBend im Extruder bei 80-140°C homogenisiert. Nach dem Erkalten wird das 
Exlrudat gebrochen und mit einer Stiftsmuhle auf eine KorngroBe < 100 um gemahlen. Das so hergestellle Pulver wird 
mit einer elektrostatischen Pulverspritzanlage bei 60 KV auf entfettete, gegebenenfalls vorbehandeite Hisenbleche app- 

35 lizien und in einem Umlufttrockenschrank bei 200°C 15 Minuten eingebrannt. 

Der Ilarter wurde mit dem Polyol im Verhaltnis NCO : OH =1:1 gemischt. ZusatzstofTe waren: 
40.0 Massen-% KRONOS 2 1 60 
1 ,0 Massen-% RES1PLOW PV 88 
0,5 Massen-% Benzoin 

40 Die Abkurzungen in der folgenden Tabelle 2 bedeuten: 
SD = Schichtdicke in um 

HT = Tiefung nach Erichsen in mm (DIN 53 156) 

GG 60° < = Messung des Glanzes nach Gardner (ASTM-D 523) 

KS dir = direkter Kugelschlag in inch • lb 

45 
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60 
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Tabelle 2 



Pigmcnticrtc Pulvcrlackc 



Beispiel D 
Zusammen- 
setzung 


1 


2 


3 


4 


Vernetzer 
gema& B. 


1 


2 


3 


4 


Pofyester 


ALFTALAT* AN 
739 


ALFTALAT 5 AN 
739 


ALFTALAT^AN 739 


ALFTALAT* AN 
739 


Bemerkungen: 


Die Pulveriacke bestehen aus Squivalenten Mengen Vernetzer und Polyester, zusatzlich 
enthatten sie 40 Massen-% Weifipigment (KRONOS 2160), 1 Massen-% RESIFLOW PV 
88 und 0,5 Massen-% Benzoin 


Lackdaten 




SD 


48-73 


43-62 


72-77 


56-80 


GG 60 •>= 


10 


13 


14 


21 


ET 


1.5 


1.5 


1,0 


1.5 


KS dir. 


60 


50 


50 


50 


Bemerkungen: 


HSrtunqsbedinaunaen 200 °C / 15 min 



Palenlanspruche 



1. Harnstoff- und uretdiongruppenhaitige Polyadditionsverbindungen mit freien, partiell oder total blockierten Iso- 
cyanatgruppen folgender Zusammensetzung: 
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wobei die Subslituenten die folgende Bedeuiung aufweisen 
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-NCO 



-n— c— b ; 
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H 



-N-R 4 
H 
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„R 4 



, OR 4 ; 




n: 1-20; 

R] : R Oder lineare, verzweigte oder cycliscHe Alkylen- oder Phenylenreste mit 2-16 C-Atomen; 

R 2l R 3 : H, R 4 oder eine r 4 — 0 -c-ch 2 -CH 2 - Gruppe; 

0 

R4, R5: gleiche oder verschiedene KohlenwasserstofTreste mit 1-14 C-Atomen; 

erhaltlich durch Umsetzung von Isophorondiisocyanat-Uretdion mit Diamingemischen aus 1-60 Mol-% diprimaren 
Diaminen, 1-98 Mol-% priinar/sekundaren Diaminen und 1-98 Mol-% disekundaren Diaminen. 

2. Polyadditionsverbindungen gemaB Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB als diprimare Diamine aliphati- 
sche und/oder cycloaliphatische Diamine eingesetzt werden. 

3. Polyadditionsverbindungen gemaB Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB als primar/sekundare Diamine hv- 
drierte 1 : 1-Umselzungsprodukie aus diprimaren Diaminen und Aldehyden eingesetzt werden. 

4. Polyadditionsverbindungen gemaB Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB als primar/sekundare Diamine hy- 
drierte 1 : 1-Umsetzungsprodukte aus diprimaren Diaminen und Ketonen eingesetzt werden. 

5. Polyadditionsverbindungen gemaB Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB als primar/sekundare Diamine 
1 : 1-Umsetzungsprodukte aus diprimaren Diaminen und Acrylsaureesiern eingesetzt werden. 

6. Polyadditionsverbindungen gemaB Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB als disekundare Diamine hydrierte 
1 : 2-Umsetzungsprodukte aus diprimaren Diaminen und Aldehyden eingesetzt werden. 

7. Polyadditionsverbindungen gemaB Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet. daB als disekundare Diamine hydrierte 
1 : 2-Umsetzungsprodukte aus diprimaren Diaminen und Ketonen eingesetzt werden. 

8. Polyadditionsverbindungen gemaB Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB als disekundare Diamine 1 : 2- 
Umsetzungsprodukte aus diprimaren Diaminen und Aery Isaurees tern eingesetzt werden. 

9. Polyadditionsverbindungen gemaB den Anspriichen 1-8, dadurch gekennzeichnet, daB als diprimare Diamine 
Ethylcndiamin, 1,2-Diaminopropan, 2-Methylpcntaiiicihylendiamin, Hcxamelhylendiamin, 2,2,4-(2,4,4)-Triine- 
thylenhexamethylendiamin, Isophorondiamin und 1 ,2-Diaminocyclohexan allein oder in Mischungen eingesetzt 
werden. 

10. Polyadditionsverbindungen gemaB den Anspriichen 3 oder 6, dadurch gekennzeichnet. daB als Aldehyde Iso- 
butyraldchyd und 2-Ethylhcxanal eingesetzt werden. 

11. Polyadditionsverbindungen gemaB den Anspriichen 4 oder 7. dadurch gekennzeichnet, daB als Ketone Methy- 
lisobutylketon, Methylethylketon, Diisobutylketon, Cyclohexanon und 3,5,5-Trimethylcyclohexanon eingesetzt 
werden. 

12. Polyadditionsverbindungen gemaB den Anspriichen 5 oder 8, dadurch gekennzeichnet, daB als Acrylsaurccstcr 
Acrylsauremethylester, Acrylsaureethylester, Acrylsaurebutylester, Acrylsaure-t-butylester und Acrylsaure-2- 
ethylhexylester allein oder in Mischungen eingesetzt werden. 

13. Polyadditionsverbindungen gemaB den Anspriichen 1,3,4 oder 5, dadurch gekennzeichnet, daB als primar/se- 
kundare Diamine 5-Amino-N-(l,3-dimcthylbutyl)-l,3,3-uimcthylcyclohcxanmcthanamin (1PD-M), N- Methyl- 1,3- 
propandiam in und/oder 4-Isopropylamino-2-amino-2-methylpentan eingesetzt werden. 

14. Polyadditionsverbindungen gemaB den Anspriichen 1,6,7 oder 8, dadurch gekennzeichnet, daB als disekunda- 
res Diarnin ^N'-BisCl^l-dimcthylbulyO-l^l^-u-imcthylcyclohexanmcthandiamin-l^ (IPD-M-D) eingesetzt wird. 

15. Polyadditionsverbindungen gemaB den Anspriichen 1 bis 14, dadurch gekennzeichnet, daB als Blockierungs- 
mittel Monoalkohole, primare und sekundare Diamine eingesetzt werden. 

16. Polyadditionsverbindungen gemaB Anspruch 15, dadurch gekennzeichnet. daB als Monoalkohole Methanol, 
Ethanol, Butanol und 2-Ethylhcxanol eingesetzt werden. 
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17. Polyadditionsverbindungen gemafi Anspruch 15, dadurch gekennzeichnet. daB als Monoamine Butvlamin. 2- 
Ethylhexylamin. Dibutylamin, Di-2-ethylhexylamin und Methylcyclohexylamin eingesetzt werden. 

18. Urctdiongruppcnhaltigc Polyadditionsverbindungen nach den Anspriichcn 1 bis 17, dadurch gckcnnzeichnci, 
daB sie einen Gehalt an freien NCO-Gruppen von 0-5%, einen Gesamt-NCO-Gehalt von 10-18%, einen Uretdion- 
gruppengehalt von 1,2 2,1 mmol/g, einen Gehalt an blockienen NCO-Gruppen von 0 1 mniol/g und einen 
Schmelzbereich von 120-180°C aufweisen. 

19. Vcrfahrcn zur Hcrstcllung dcr Polyadditionsverbindungen nach den Anspriichcn 1 bis 18, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB zunachst TPDI-Urerdion mit dem Gemisch aus diprimaren, prirnar/disekundaren und disekundaren 
Diaminen umgesetzt wird und nachfolgend gegebenenfalls die Umsetzung der noch freien NCO-Gruppen mit dem 
Blockierungsmittei erfolgt. 

20. Transparcntc und pigmcnticrte Polyurethan-PulvcrLackc cnthaltcnd Polyadditionsverbindungen nach den An- 
spruchen 1 bis 18 in Kombination mit hydroxylgruppenhaltigen Polymeren. 

21. Transparente und pigmenLierte Polyurethan-Puiverlacke nach Anspruch 20 in Kombination mit Polyestern, Ep- 
oxidharzen und/odcr Hydroxy aery lalen. 

22. Transparcntc und pigmcnticrte Polyurethan-Puiverlacke gcmaB Anspruch 21, dadurch gekennzeichnet, daB als 
hydroxy Igruppenhaltige Polymere Polyester mit einer OH-Funktionalitat von 3 6, einem mittleren Molgewicht von 
1800-5000, einer OH-Zahl von 25-140 mg KOII/g und einem Schmelzpunkt von > 70 bis < 130°C, einge- 
setztwerden. 

23. Transparente und pigmentierte Polyurethan-Puiverlacke nach den Anspruchen 20 bis 22, dadurch gekennzeich- 
net, daB die uretdiongruppenhaltigen Polyadditionsverbindungen in Kombination mit hydroxylgruppenhaltigen Po- 
lymeren weitere Zuschlags- und Hilfsstoffe en thai ten. 

24. Transparente und pigmcnticrte Polyurethan-Puiverlacke nach den Anspruchen 20 bis 23, dadurch gekennzeich- 
net, daB ein OH/NCO- Verhaltnis von 1 : 0,6 bis 1 : 1 ,2 zugrunde liegt. 
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